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摘 要 
    石墨烯是由碳六元环形成的二维蜂窝状晶格结构，只有一个碳原子的厚度，
是第一种真正意义上的二维材料。由于这种特殊的结构，石墨烯拥有一些优异的
物理和化学性能，如优异的力学性能、较好的柔韧性、良好的导电性能、很高的
电子迁移率、较大的杨氏模量。这使得石墨烯在纳米电子器件、超级计算机、太
阳能电池、透明电极等的应用方面具有很高的应用价值。但是所有这一切的前提
是需要大规模制备出高质量的石墨烯。目前，石墨烯制备方法已有很多，但是要
想实现石墨烯的产业化，就必须针对不同的应用实现石墨烯的大规模、高质量、
可调控生长。通过石墨烯常用的几种制备方法相比较，化学气相沉积法(CVD)
是最有可能实现这一要求的方法。而在诸多的 CVD 设备中，等离子体增强化学
气相沉积(PECVD)由于其可以有效降低沉积温度及提升沉积速度，在工业化生产
石墨烯的过程中可以有效降低生产成本，提高生产效率，是理想的大面积生产石
墨烯的方法之一。 
    本论文釆用 PECVD 法，以甲烷为碳源，在铜基底上制备石墨烯，研究不同
的实验参数(气氛条件、沉积温度、放电功率、沉积时间)对石墨烯生长的影响。
使用拉曼光谱(Raman spectroscope)和扫描电子显微镜(SEM)对制备的石墨烯样
品进行表征，研究了 PECVD 法制备石墨烯的最优参数并制备了竖直方向生长的
石墨烯纳米片材料。利用 PECVD 法在铜箔上制备的石墨烯纳米片及氮掺杂后改
性的石墨烯作为锂离子电池正极材料，与锂片作为对电极组装为扣式电池，对电
池进行恒流充放电测试检测扣式电池比容量及循环性能。结果发现石墨烯纳米片
扣式电池容量随着沉积功率和沉积时间的增加而增加，最大达到 400mAh/g，循
环效率则一直保持在 90%以上。氮掺杂石墨烯扣式电池比容量达到 550mAh/g，
循环效率也维持在 92%以上。 
    此外，本文还将在铜箔表面沉积的石墨烯转移到镀有 SiO2 的 Si 基底上进行
电学性能测试，结果显示石墨烯的载流子迁移率为 695cm2/V·s。最后本文在镀有
SiO2 的硅基底上直接沉积制备得到石墨烯。这种新方法省去了复杂的石墨烯转移
工作，方便了石墨烯直接应用至其他各个领域。 
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Abstract 
    Graphene, a monolayer of sp2-bonded carbon atoms, is a quasi-two-dimensional 
material. It is only one carbon atomic layer thick. The unique structure of graphene 
makes it have some excellent physical and chemical properties, such as an extremely 
large strength, highly flexiblity, excellent electrical conductivity, large electron 
mobility and relatively large Young's modulus. This makes graphene a great value on 
the applications of nano-electronic devices, supercomputers, solar cells, transparent 
electrodes, and so on. However, the premise of this is the preparation of large-scale 
and high-quality graphene. Currenly, there exsist several preparation methods of 
graphene, but it is necessary to realize the large-scale, high-quality and controllabe 
growth of graphene for different applications. Based on the comparison of several 
existing methods, it is found that chemical vapor deposition (CVD) is the most likely 
to achieve this requirement. Plasma-enhanced CVD (PECVD), compared to 
traditional CVD, has a number of advantages, such as lower temperature, faster 
deposition rate, etc. This makes PECVD become an outstanding method to fabricate 
large-scale graphene. 
    In this dissertation, PECVD was used to fabricate graphene on copper foils under 
different experimental conditions (including working gas, substrate temperature, RF 
power and deposition time). The morphology and structure of the synthesized 
graphene were studied using Raman spectroscope and scanning electron microscope. 
We further explored the possibility of using graphene and N-doped graphene as 
cathode materials against lithium plates for Li-ion batteries. The properties of 
batteries were studied by constant current charge-discharge method. It is found that 
the specific capacity of graphene based Li-ion batteries increases as the RF power and 
deposition time increase. The cycle efficiency remains over 90% after 100 
charge-discharge cycles. Particularly, N-doped graphene based Li-ion battery shows 
excellent electrochemical properties with a specific capacity of 550mAh/g and cycle 
efficiency of 92%. 
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    In addition, the graphene was successfully transfered to SiO2 decorated Si 
substrate. Then, the electrical properties of graphene were studied by Hall effect 
system. The carrier mobility of graphene was 695cm2/V·s. Finally, graphene was 
directly synthesized on SiO2 decorated Si substrate without using any catalyst. This 
new method enables graphene to be directly applied to many devices. 
 
Keywords: PECVD; Graphene; Li-ion batteries. 
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第一章 绪论 
 1.1 引言 
石墨烯是一种新型的碳材料，它是碳家族中继富勒烯和碳纳米管之后，又一
被发现的新型碳同素异形体材料。在碳家族成员中，从三维的金刚石、石墨到一
维的碳纳米管及零维的富勒烯均已实现，唯独二维结构的碳晶体一直未被发现，
石墨烯的出现正好填补了这个空白。石墨烯最早是在 2004 年由曼彻斯特大学
Andre Geim 和 Konstantin Novoselov 教授通过机械剥离法制得[1]，而他们也因为
在石墨烯领域方面的开创性工作获得了 2010 年的诺贝尔物理学奖。 
1.2 石墨烯的结构及性质 
1.2.1 石墨烯的结构 
    石墨烯是迄今为止发现的最薄的二维碳材料，基本结构如图 1-1 所示。完美
的石墨烯结构是由单层碳原子以 sp2杂化形成的只有一个碳原子厚度的蜂窝状二
维晶体结构。也可以通俗地将石墨烯理解为一个苯环在二维空间内延伸扩展形成。
石墨化碳的电子组态为 1s22s22p2，在石墨烯的“蜂巢”晶格结构中，一个元胞包
含两个碳原子，每个原子具有 1 个 s轨道和 2 个面内 p轨道。碳原子的 2s轨道
与 2px和 2py轨道杂化，与最邻近的 3 个碳原子形成 3 个 σ 键，构成稳定的碳平
面结构，其余的 1 个 p电子与石墨烯平面垂直，它和周围碳原子的电子云形成大
π键，使得石墨烯具有二维平面传导特性。     
    如图 1-2 所示，石墨烯是构建其他碳质材料的基本单元[1-3]。我们将单层或者
少层的石墨烯卷曲包裹起来，就形成了一维结构的碳纳米管；如果石墨烯中存在
12 个五边形，就可以将石墨烯包裹成为零维的富勒烯(C60)；将无数个单层的石
墨烯沿竖直方向堆叠起来，就得到了三维的石墨。 
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图 1.1 石墨烯的基本结构 
Fig. 1.1 Basic structure of graphene. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
图 1-2 石墨烯与其他碳的同素异形体关系示意图：A 富勒烯；B 碳纳米管；C
石墨 
Fig.1-2 Relationship between graphene and its derivatives: (A) Fullerene; (B) carbon 
nanotube; (C) graphite. 
 
1.2.2 石墨烯的性质 
    由于石墨烯具有特殊的晶体结构，它具有优异的电学、力学、热学、光学性
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http://etd.calis.edu.cn/ and submit requests online, or consult the interlibrary 
loan department in your library. 
2. For users of non-CALIS member libraries, please mail to etd@xmu.edu.cn 
for delivery details. 
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